











屋 仲 芳 男
や なか よし お
学 位 の 種 類 工 学 博 士
学 位 記 番 号 論 工 博 第 302号
学位授与の日付 昭 和 44年 9 月 24日
学位授与の要件 学 位 規 則 第 5粂 第 2項 該 当
学位論文題 目 プロテーション法による放射性廃液処理に関する基礎的研究
(主 査)
論文調査 委員 教 授 向 井 滋 教 授 筒 井 天 尊 教 授 岩 井 重 久
ノ
論 文 内 容 の 要 旨
この論文は, 原子力関係の諸施設から生じる多量の放射性廃液を経済的に処理する新しい方法を開発す
ることを目的とし, 従来有用鉱物の選鉱に用いられていたフロテ- ション法を放射性廃液の処理に応用す
ることについて, 詳細な研究を行なった研究の結果をまとめたもので, 総説, 総括的結論のほか2編12章
からなっている｡









すなわち, 137Cs, 90Sr, 106Ru, 95Zr などの放射性核種はフェ ロシアン化金属塩の沈澱によって, きわ
めて急速に共沈するが, 144Ce は共沈しないことを確かめ, ついで 137Cs, 90Sr, 106Ru および 95Zr につ
いて, それぞれ共沈可能な pH領域を求め, アルカリ性側における共沈可能な限界 pH値はフェロシア
ン化金属塩を構成する金属が水酸化物を生成するpH値と一致することを見出している｡ 一方, これらの





すなわち, 90Sr, 14Ce, 106Ruおよび95Zrは金属水酸化物によりきわめて短時間に良く共沈することを
確かめ, ついで共沈可能なpH領域を検討し, さらに核分裂生成物の共沈壷と平衡濃度との関係をpHを




- ションにおける浮遊性を検討した結果をちついて述べているO すなわち, まずこれらの沈殿物は, 捕収剤
としてオレイン酸ナトリウムあるいはオクタデシルアミンアセテー トのきわめて低い添加濃度で, 99% 以
上の浮遊率をもって浮遊除去することが可能であることを確かめるとともに, 浮遊可能なpH領域を検討
し, 臨界pH値を求め, この臨界pH値と捕収剤の濃度との問には一定の関係があることを見出し, この
関係は, 化学沈殿物の界面に対する捕収剤イオンと水素イオンあるいは水酸イオンとの競争吸着の結果に
支配されることを考察している｡
第5章では, 純水中に放射性核種を溶存させ, 化学沈殿物による共沈についでフロテ- ションを行なっ
た時の放射性核種の浮遊除去についてを検討している｡
すなわち, それぞれの核分裂生成物について, 濃度10~2ilCi/mノeの水溶液を用いて実験を行ない, 種々
の共沈剤およ捕収剤を使用した時の浮遊除去率を測定し, 137Cs, 90Sr, 14Ce, 106Ruおよび95Zrに対して
は95- 98% のきわめて高い遊浮除去率が得られ, 同位体担体イオンの共存下でも除去率はほとんど低下し
ないことを見出している｡ ついで, 浮遊可能なpH領域を求め, このpH領域は第2章, 第3章および第
4 章の基礎研究の結果から推定されるpH領域ときわめてよく一致することを確かめている｡
さらに, 共沈剤の濃度は従来の凝集沈殿法に比して,15-40ppm程度で少なく, 減容比は100以上を示
して著しく大であり, 処理時間も数分以内であることを確かめ, 従来法に比してプロテ- ション法がきわ
めて優れた特性を有していることを明らかにしている｡
第6章は第1編の総括である｡
第 2 編は, 実際の放射性廃液に対するプロテ- ション法の適用に関する研究の結果をまとめたものであ
る｡
第1葦は第2編の緒言である｡
第 2 章では, 実際の放射性廃液として, 京都大学原子炉実験所のホットラボラトリー から生じた放射能
濃度5.3×10~6FICi/me の低いレベル放射能性廃液を, プロテ- ション法によって処理した結果について
述べている｡ まず, この低レベル放射性廃液に対する共沈剤を検討し, 各種の水酸化物およびリン酸カル
シウムが有効であることを確かめるとともに, 捕収剤としてオレイン酸ナトリウムあるいはナフテン酸ナ
トリウムを使用してフロテ- ションを行なった結果, 95- 99% の放射能除去率が得られることを確かめ,
フロテーション法は各種の共存イオンを含む実際の低レベル放射性廃液処理法としても十分な性能をもつ










トラボラトリ- から生じる低レベル廃液に, 137Cs, 90Sr, 14Ce, 106Ruるいは 95Zrを添加して, 放射能
濃度0.1pCi/me としたものを使用して検討している｡ その結果総括除染係数は, 127Csでは4段フロテ-
ションで4.0×101,浦過操作を併用すれば2.0×106, 90Srでは4段フロテ～ションで8×105以上, 14Ce,





これに 137Cs, 90Sr, 14Ce, 106Ruおよび 95Zrを加え, 011FICi/me の中レベル放射性模擬廃液を試料と
して用い, はじめに, 共沈剤として水酸化第二鉄を, 捕収剤としてオレイン酸ナトリウムを使用し, pH
6.0-8.0でフロテ- ションを行なうことにより, 14Ce, 106Ruおよび 95Zrが一一括採収除去され, つぎに
残液に共沈剤としてリン酸カルシウムを, 活性剤としてシュウ酸カリウムを, 捕収剤としてナフテン酸ナ
トリウムを用い,pH10.5-11･0で第2段のフロテ- ションを行ない, 90Srを採収除去し, さらに, 残液
に共沈剤としてフェロシアン化銅, 捕収剤としてオクタデシルアミンアセテ- トを用い, pH4.0-5.0で





ジ量, 減容比, スラッジの含水率などについて検討し, 捕収剤濃度を増加すれば減容比は急激に上昇し,
共沈剤の添加濃度30ppmの場合, 捕収剤の濃度20-40ppmで減容比100-140の値を得ること, スラッジ
の含水率は, 適切な捕収剤を用いことにより,90-97%になることを見出している｡ さらに, フロテーシ
ョンによって得られるスラッジの凍結処理についても検討し, -25oCに凍結することにより,90-97%
の含水率のものが70-97%に低下し, スラッジは% ～X oに減容することを確かめている｡
第6章は, 第2編の結論である｡
総括的結論では第 1編および第2編の研究の結果を総括して述べている｡
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨
原子力関係の諸施設からは今後ますます多量に中レベルおよび低レベルの放射性廃液が生じることが考
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えられる｡ これまでに実用化されている放射性廃液処理法として, 凝集沈澱法, イオン交換法, 未発濃縮






ことが必要であると考え, まず, 137Cs, 90Sr, 144Ce, 106Ru および 95Zr に対する各種の共沈剤を検討す
るとともに, 共沈の機構についても検討し, 有効な共沈が行なわれる諸条件を見出している｡ ついで, 共
沈剤として用いられる化学沈殿物はオレイン酸ナトリウムあるいはオクタデシルアミンアセテー トなどの
捕収剤によって99%以上の高い浮遊率をもって浮遊することを確かめるとともに, 高い浮遊率の得られる




ものであるO さらに著者の提唱するフロテ- ション法によれば, 沈殿物の沈降を必要としないので, 共沈
剤の必要量はきわめて少なく, しかもきわめて短時間かつ高能率に放射性核種の除去が行なわれることを
確認し, フロテ- ション法の有利な点を明らかにしている｡
ついで, 実際の放射性廃液に対するフロテーション法の適用についても検討している｡ まず, 京都大学





ロテ- ション法を多段に適することを考え, 中レベル放射性廃液についても, フロテ←ションを 3 - 4 段
に使することにより, 蒸発濃縮法に匹敵する放射能除染係数および減容比が得られることを見 出 して い
る｡ さらに, 137Cs, 90Sr, 144Ce, 106Ru および 95Z r を含む0.1pCi/m e の中レベル模擬廃液をつくり, 選
択的に放射性核種を採収除去する方法について, 詳細な研究を行ない, 3段のフロテーション法 に よ っ
て, はじめに 144Ce, 106Ru, 95Zr を一括採収除去し, つぎに 90Sr を, 最後に 137Cs を選択的に採収除去
することが可能なことを見出している｡ この選択プロテーションは, 核分裂生成物を含む放射 性 廃 液 か






以上のように, この論文は, 放射性廃液の処理として, はじめて共沈を伴なうフロテ←シ畠ン法の適用
を検討し, すぐれた特性を有していることを見出すとともに, きわめて短時間に多量の廃液の処理を可能
にすることを明らかにし, 放射性廃液の新しい処理法の開発を可能にしたもので, 学術上, 工業上貢献す
るところが少なくない｡ よってこの論文は工学博士の学位論文として価値あるものと認める｡
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